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Fig. 1.1 Schematic illustration of delamination from interface edge between thin film
and substrate.
2 第 1章 緒論
(a) Homogeneous material (b) Interface edge in bimaterial











































ている 4点曲げ試験を薄膜界面に適用したもの [37, 38]などの検討が進められているが，
力学的に充分ではない．この他にも，評価する材料に応じて様々な方法 [39—49] が試み
られている．また，界面端からのはく離き裂発生を対象とした方法が少ない [35, 48, 49]
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(a) Type I test
(b) Type II test
Fig. 2.1 Specimen and loading system.
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Fig. 2.2 Schematic diagram showing stress distributions along the interface between film
and substrate in Type I and Type II.
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図 2.3に供試材の構成を示す．厚さ 650 μmのシリコン (Si)ウエハ (表面：(100)面)上に，
バリア材として用いられるTiNを膜厚 50 nmとなるようにスパッタリングにより製膜し




界放射型走査電子顕微鏡 (FE-SEM，日立製作所製 S4500)写真を図 2.4に示す．端部はほ
ぼ平坦であり，界面に割れや損傷は見られない．
この材料に対して，図 2.1(a)と (b)に示すタイプ Iとタイプ IIの 2種類の試験片を作
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Fig. 2.4 FE-SEM micrograph of interface edge.
Table 2.1 Specimen size.







お，両試験タイプとも，複数 (2 ∼ 3回)の試験を行い，再現性について確認した．
低荷重の負荷が可能な電磁力を利用した負荷方式の微小圧縮試験機 (島津製作所製





図 2.6に荷重，P，と荷重点変位，uy，の関係を示す (試験片 Cu/TiN(II)-1)．P の増





18 第 2章 薄膜/基板の界面端はく離強度特性
(a) Loading machine and computer (b) Magnified view of indenter
Fig. 2.5 Testing device.
Fig. 2.6 Load-displacement curve.
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(a) Cu film side (b) Substrate (TiN) side
Fig. 2.7 Fracture surface near the interface edge.
(a) Cu film side
(b) Substrate (TiN) side
Fig. 2.8 Auger electron spectrum on the fracture surface.
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図 2.9(a)と (b)にタイプ Iとタイプ IIのメッシュ分割を示す．各試験片の接合部長さ，







力，τxy，の分布を図 2.10に示す．界面端近傍で σyおよび τxyの集中が生じている．しか
し，τxyは σyに比べて 1オーダ程度小さく，はく離き裂発生は主に σyの集中によっても
たらされたと考えられる．界面端近傍の σy の分布を図 2.11に両対数線図で示す．図に




(a) Type I (b) Type II
Fig. 2.9 Mesh divisions and boundary conditions for BEM analysis.









Stainless steel 200 0.30
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Fig. 2.10 Distributions of σy and τxy along the interface at the delamination.









角度：90◦−90◦)の場合，λは 0.02であり [2]，応力特異性は小さく，この領域でほぼ σy
が一定とみなせる．この σy一定領域外では，σyは急激に小さくなる．したがって，特異
場が支配する領域 (σy − x関係の直線領域)を σy集中領域と考え，はく離強度をこの領























ており，本試験の再現性が高いことがわかる．タイプ Iとタイプ IIの σy分布は界面端近
傍の応力集中域で非常に良く一致している．はく離き裂発生時において，遠方の負荷が
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Fig. 2.12 Distributions of σy along the interface at the delamination.















供試材の構成を図 2.14に示す．図 (a)と (b)は，厚さ 550 μmの Si基板 (表面：(100)
面)上に膜厚 200 nmのCu薄膜を 1層のみ堆積したものである．はく離強度に及ぼす製
膜法の影響を調べるため，Cuを抵抗加熱真空蒸着法 (a)とスパッタリング法 (b)の 2種
類の方法で製膜した．Cuを真空蒸着した材料をCu(VE)/Si，スパッタリングで製膜した
材料をCu(SP)/Siと表記する．真空蒸着の条件は，前節に用いたものと同様であり，製
膜には 1.3× 10−3 Paの真空を用いた．ただし，膜厚は異なっている．スパッタリングに
よる製膜は，チャンバ内の圧力を 6.7× 10−6 Paまで低下させた後，0.27 Paのアルゴン
(Ar)雰囲気中で行った．
また，はく離強度に及ぼす被着体の影響を調べるため，図 (c)と (d)に示す材料を作製
した．図 (c)は，Si基板とCu薄膜の間にタンタル (Ta)層を挿入したものである (Cu/Ta)．
実際のLSIではCuと Si基板の間で生じる拡散が問題となるため，両者の間に拡散防止層
が挿入されている．Taはその 1つである．厚さ 550 μmの Si基板 (表面：(100)面)上に，
Taをスパッタリングにより 50 nm堆積し，その上にCuをスパッタリングにより 200 nm
堆積した．製膜は，チャンバ内の圧力を 2.3× 10−4 Paまで低下させた後，0.8 PaのAr
雰囲気中で行った．図 (d)は，Cu薄膜/窒化シリコン (SiN)薄膜/Si基板の上に二酸化シ
リコン (SiO2)膜を堆積したものである (SiO2/Cu)．厚さ 720 μmの Si基板 (表面：(100)
面)上に，SiNを化学気相成長法 (CVD)により 100 nm堆積し，その上にCuをスパッタ
リングにより 200 nm堆積した．さらに，その上に SiO2をスパッタリングにより 500 nm
堆積した．Cuの製膜条件は材料 Cu(SP)/Siの場合と同様であり，SiO2の製膜は，チャ





Fig. 2.14 Multi-layered thin films and their thickness.
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Table 2.4 Specimen size.

















材料端部と荷重点の距離，l，を示す．なお，それぞれの材料について，複数 (2 ∼ 3回)
の試験を行い，再現性について確認した．電磁力負荷方式の微小圧縮試験機 (島津製作所
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(a) Cu(VE)/Si and Cu(SP)/Si
(b) Cu/Ta
(c) SiO2/Cu
Fig. 2.15 Mesh divisions and boundary conditions for BEM analysis.
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きが大きいのは，主に Lの相異によるものである (表 2.4参照)．
はく離面の目視および光学顕微鏡観察より，材料Cu(VE)/Siおよび材料Cu(SP)/Siで
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Fig. 2.17 Distributions of σy near the interface edge at the delamination.
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は約 102 MPaと評価できた．材料Cu/Taでは，接合部長さ，L，の違いにより表 2.5に
示したはく離荷重，PC，のばらつきが大きかったが，はく離き裂発生時の界面端近傍の
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Fig. 2.18 Distributions of σy near the interface edge at the delamination.
σy分布のばらつきは小さい．このことからも，σyCによるはく離強度評価は一般性を有
する優れた定量評価法であることがわかる．材料Cu/Taの σyCは，同じくスパッタリン























(3)はく離き裂発生時の界面端応力，σyC (界面端からの距離：x = 1.5 nm)，は，約
39.5 MPaである．ただし，σyCははく離き裂発生時の特異場パラメータ，HC，と 1








(5) σyCは，Cuを真空蒸着した材料Cu(VE)/Siでは約 17.5 MPa，スパッタリングで堆
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これを材料Aと表記する．厚さ 650 μmのシリコン (Si)基板 (表面：(100)面)上に膜厚
50 nmのTiN薄膜をスパッタリングにより堆積し，その上にCuを 50 nm真空蒸着した
ものである．図 (b)は，材料 Aの Cuの膜厚を 500 nmに変えたものである．これを材
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(a) Material A
(b) Material B
Fig. 3.1 Multi-layered thin films and their thickness.
料Bと表記する．材料Bの膜厚以外の製膜方法は，材料Aと同様であるため，両材料の












3.3(a)と (b)に示すタイプ Iとタイプ IIの 2種類の試験を行った．表 3.1に全試験片の接
合部長さ，L，と材料端部と荷重点の距離，l，を示す．材料Aの場合と同様に複数 (2 ∼ 3
回)の試験を行い，再現性について確認した．なお，材料 Aについては前章と同じもの
を再記している． 電磁力負荷方式の微小圧縮試験機 (島津製作所製MCTE-500，定格：
5 N，制御精度：10 mN)により，図 3.3のようにカンチレバーに対して垂直な荷重，P，
3.2 機械的はく離強度試験 39
Fig. 3.2 Schematic diagram showing the eﬀect of Cu thickness on stress distribution
along the Cu/TiN interface.
Table 3.1 Specimen size.
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(a) Type I test
(b) Type II test
Fig. 3.3 Specimen and loading system.
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を示した試験 (A(I)-1とB(I)-1)のはく離き裂発生時の σy分布を図 3.5に示す．界面端近
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Fig. 3.4 Distributions of σy along the interface near the edge of Material B at the de-
lamination.
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Fig. 3.5 Distributions of σy along the interface near the edge of Materials A and B at
the delamination.
Table 3.4 Delamination toughness.
σyC, MPa HC, MPa·m0.02
A (50 nm) 39.5 26.5
B (500 nm) 17.0 11.5
傍の領域における σyCは，膜厚が大きいほど小さい．材料 Aと材料 Bの σyC およびそ
れと等価なはく離き裂発生時の特異場パラメータ，HC，の平均値を表 3.4に示す．膜厚




て内部応力が存在する [1—4]が，図 3.4と 3.5に示した応力分布は，内部応力の影響を考
慮していない．
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(a) Tensile stress
(b) Compressive stress






















膜厚 50 nmのTiN薄膜を堆積した Si基板 (表面：(100)面)を，約 5 mm × 45 mm (長
手方向：h110i方向) となるよう切り出した．ただし，基板のたわみを拡大するため，厚
さが約 150 μmの Si基板を使用した．その上に Cu薄膜を機械的はく離試験の供試材と







の解析では，Siを異方性材料 (C11 = 165.7 GPa，C12 = 63.9 GPa，C44 = 79.6 GPa [8])
と仮定した．他の材料は等方性と仮定し，表 3.2に示す弾性定数を用いた．解析より内
部応力とたわみの関係を求め，測定した δを代入して，Cu薄膜の内部応力，σi，を決定
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Fig. 3.8 Displacement of the coupon of Material B due to the internal stress of the Cu
film.
Table 3.5 Internal stress.
σi, MPa
Cu film 50 nm 186 ± 69
Cu film 500 nm 250 ± 16
Epoxy 0.44 ± 0.35







態を模擬するため，図 3.9に示す硬いガラス板 (厚さ：140 μm，幅：5 mm，長さ：40 mm)




Fig. 3.9 Structure of the sample for measuring internal stress of the epoxy layer.
Fig. 3.10 FEM model for calculating internal stress of epoxy layer.
Fig. 3.11 Displacement of the sample due to the internal stress of the epoxy layer.

































(a) Deposition of Cu
(b) Bonding of cantilever with epoxy adhesive
(c) Mechanical loading
Fig. 3.12 Mesh divisions and boundary conditions for BEM analysis.










とも近い要素 (界面端からの距離：x = 1.5 nm)における σyは，膜厚 50 nmの材料Aで
約 59.5 MPa，膜厚 500 nmの材料Bで約 96.5 MPaである．一方，x = 1.5 nmにおける
τxyは，材料Aで約 71.5 MPa，材料Bで約 100 MPaである．σyと τxyでは応力分布の傾




界面上の σyと τxyの分布を図 3.14(a)と (b)に示す．図にはすべての試験片の結果を併せ
て示している．x = 1.5 nmにおける σyは，材料Aで約 64.0 MPa，材料Bで約 97.5 MPa
である．エポキシ層の内部応力により，わずかに応力が増加しているが，その程度は材













Fig. 3.13 Stress distributions along the Cu/TiN interface by the internal stress of Cu
film.
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(a) Normal stress
(b) Shear stress
Fig. 3.14 Stress distributions along the Cu/TiN interface by the contributions of the




Fig. 3.15 Stress distributions along the Cu/TiN interface at the delamination superim-
posing the contributions of the internal stress and the mechanical loading.
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材料Bで約 102 MPaである．Cu薄膜の内部応力により生じる τxyとの差は，材料Aで
約 3.5 MPa，材料 Bで約 2.0 MPaである．機械的はく離試験により外力を負荷しても，
はく離き裂発生までの間に界面端近傍の τxyの値はほとんど変化せず，τxyがCu/TiN界
面におけるはく離を支配しているとは考えがたい．
一方，x = 1.5 nmにおける σyは，材料Aで約 104 MPa，材料Bで約 114 MPaである．








料Bの σyと xの関係は，厳密には両対数線図上で直線にはならず [11]，両者で傾きが異







異場パラメータ，HC，を算出すると，材料Aが 2.68 MPa·m0.18，材料Bが 2.95 MPa·m0.18
となり，ほぼ一致する．よって，本研究で用いた材料の内部応力を考慮した真の界面端
はく離き裂発生クライテリオンは，HC + 2.82 MPa·m0.18である．
3.5 結言





Cuの膜厚が 50 nmの材料では約 39.5 MPa，500 nmの材料では約 17.0 MPaであり，
膜厚によって σyCが大きく異なる．
(2)基板のたわみから評価した内部応力は，膜厚 50 nmのCuでは約 186 MPa，500 nm
のCuでは約 250 MPaである．また，エポキシ層の内部応力は約 0.44 MPaである．
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(3)内部応力と外部荷重の双方を考慮したはく離き裂発生時の界面端近傍の垂直応力，
σy (界面端からの距離：x = 1.5 nm)，に対して，Cu薄膜の内部応力により生じる σy
が占める割合は，膜厚 50 nmの材料では約 57%，500 nmの材料では約 85%である．
(4)内部応力と外部荷重の双方を考慮したはく離き裂発生時のCu/TiN界面上の σy分布
は，膜厚によらず界面端近傍で非常によく一致する．内部応力を考慮した真の界面
端はく離き裂発生クライテリオンは，HC + 2.82 MPa·m0.18である．
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Table 4.1 Parameters of Morse potential.
D, eV , 1/nm r0, nm
Material 1 0.3429 13.59 0.2866
Material 2 0.9906 14.12 0.3032
Material 3 0.7395 15.63 0.2751
Table 4.2 Elastic and lattice constants.
C11, GPa C12 (= C44), GPa ai, nm
Material 1 174 123 0.361 (a1)
Material 2 432 291 0.397 (a2)
Material 3 432 291 0.361 (a3 = a1)















本解析では，薄膜 (材料 1)と基板 (材料 2)の界面強度を解析対象とする．式 (4.1)の

































ここで，V は系の体積，rαβi は原子 αから βへの位置ベクトルの i方向成分である．
図 4.1は，各材料バルク (理想結晶)の引張曲線である．ただし，z方向の垂直ひずみ，
εzz，以外のひずみ成分は 0に制御している．各材料の理想強度，σth (図の最大応力)，は，
それぞれ 31.7 GPa (材料 1)，66.7 GPa (材料 2)および 66.4 GPa (材料 3)である．
4.2.2 界面強度




1−2 = (1 +2)/2 (4.4)
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r01−2 = (λ1λ2)1/2 + {ln(20/1−2)}/10,





3の相互作用を表すパラメータ，D1−3，1−3，r01−3，も式 (4.3) ∼ (4.5)と同様に評価し
た (式 (4.3) ∼ (4.5)の添字 1-2を 1-3に変更)．
本材界面の理想強度 (界面端が存在しないときの界面強度) を求めるため，図 4.2に示
す xおよび y方向に周期境界条件を課したセルの引張シミュレーションを行った．原子
数は 5304 (材料 1：2904，材料 2：2400)であり，両材の格子定数のミスマッチを考慮し
て，セルサイズを材料 1では 11a1 × 11a1 × 6a1，材料 2では 10a2 × 10a2 × 6a2 とした．
界面 (xy平面)は，各結晶の (001)面となるように配置した．下端 2層を固定原子層とし，
上端 2層の原子に z方向荷重を 1.0× 10−11 N (1原子あたり)ずつ段階的に与えた．各段
階で分子動力学法 (運動方程式の積分には Verlet法を用いた) による 10000ステップの
緩和計算を行い，安定配置を求めた．各段階における緩和計算の初期温度を 0.1 Kとし，
収束を早めるため 1 Kまでの温度上昇を許容した．系の瞬間温度が 1 Kに達すると，す
べての原子の速度を取り去って 0 Kとした．また，各負荷段階で，3000ステップ以降は
100ステップごとに，9000ステップ以降は毎ステップごとに 0 Kにした．なお，時間ス
テップは 5 fs，原子間ポテンシャルのカットオフ距離は 0.9 nmとした．
z方向の垂直応力，σzz，とひずみ，εzz，の関係を図 4.3に示す．ただし，εzzは界面の
ひずみ (材料 1の最下層と材料 2の最上層の変位よりひずみに換算した値)である．破壊
は脆性的であり，最大応力 (界面の強度)，σzzC，は 4.85 GPaである．界面強度に比べて
両材の強度は非常に高く，界面以外の両材は線形弾性範囲内である．また，予備解析よ
り，材料 1と 2の z方向の大きさを変化させても強度がほとんど変化しないことを確認
している．なお，この解析よりはく離に要する仕事，Wad，は 0.861 J/m2と評価できる．
同様の解析より，界面の相互作用を 1/10 (D1−2を両材料の相乗平均の 1/100)に設定
した材料では，界面理想強度は σzzC = 0.489 GPaである．σzzCはほぼ 1/10である．
一方，格子定数のミスフィットが存在しない材料 1と 3の界面理想強度は，σzzC =
5.47 GPaとなり，材料 1と 2の界面よりも強い．
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Fig. 4.2 Simulation cell for calculation of ideal interface strength.
Fig. 4.3 Stress-strain curve in uniaxial tension of interface model (Fig. 4.2).
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4.3 薄膜はく離のシミュレーション方法
4.3.1 原子シミュレーション
図 4.4に示す硬い基板 (材料 2)の上に積層した薄膜 (材料 1)に図 4.5に示す荷重が負荷
された場合に，界面端からはく離する様子をシミュレーションした．原子数は，材料 1が
14520 (セルサイズ：11a1× 55a1× 6a1)，材料 2が 14400 (セルサイズ：10a2× 60a2× 6a2)
である．x方向には周期境界条件を課した．材料 1と 2は fcc結晶構造とし，界面 (xy平
面)が (001)面となるように配置した．y = 0の位置に，材料 1と 2の接合端部角度が
90◦ − 180◦である界面端を有している．
材料 1に，以下に示す 3種類の荷重 (図 4.5)を与えた．
(a)上端 2層に分布荷重を負荷 (モデル 1)．
(b) 上端 2層の端部 5.05 nmに分布荷重を負荷 (モデル 2)．







た．モデル 1と 2では，最大荷重を 1.0× 10−11 N (1原子あたり)ずつ，他の原子は図 4.5
の負荷分布に対応した荷重増分だけ付加した．モデル 3では，対応する原子に 1原子あ






また，界面にミスフィットが存在しない場合の解析として，図 4.7に示す薄膜 (材料 1)
を格子定数の等しい基板 (材料 3)の上に積層した材料に対する界面端からのはく離シミュ
レーションを行った．原子数は，材料 1が 1320 (セルサイズ：a1 × 55a1 × 6a1)，材料 3
が 1440 (セルサイズ：a3× 60a3× 6a3) である．材料 1と 3は fcc結晶構造とし，界面 (xy
平面)が (001)面となるように配置した．x方向は最小周期である 2原子層とし，周期境
界条件を課した．y = 0の位置に，材料 1と 3の接合端部角度が 90◦− 180◦である界面端
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Fig. 4.5 Applied load in the delamination simulations.
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Fig. 4.6 Schematic diagram showing the stress distributions near the interface edge un-
der the three types of load.
Fig. 4.7 Delamination simulation cell for calculation of materials 1/3.
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料として取り扱い，材料 1と 2 (または 3)のみの変形を考え，界面には完全接合条件 [11]
を付与した．図 4.9にメッシュ分割と境界条件を示す．図 4.5の負荷原子と同じ位置の接
点に荷重を与えた．なお，解析は 2次元平面ひずみを仮定した．また，薄膜と基板は，立
66 第 4章 薄膜/基板の界面端はく離の原子シミュレーション






図 4.4に示した材料 1と 2からなる 2層材の無負荷状態における緩和後のスナップショッ
トおよび界面上の垂直応力，σzz，の分布を図 4.10に示す．無負荷状態であるため，界面
上の σzzを平均すると 0である．しかし，応力分布は界面全体にわたって一様ではなく，




応力場となっている．なお，ミスフィットがない場合 (材料 1と 3の界面)では，界面端
近傍では，材料 1と 2の場合と同様な傾向が見られるが，界面端から離れた内側の領域
では一様に 0である (図 4.11)．
各モデルについて，材料 1の最上層端部にある原子 1列に負荷した荷重，F (1原子あ
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Fig. 4.10 Stress distribution along the interface between materials 1 and 2 before the
loading.
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Fig. 4.11 Stress distribution along the interface between materials 1 and 3 before the
loading (No misfit dislocations exist).
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向は変わらない (図 4.14(b)と (c)).
なお，Johnsonポテンシャルを用いたき裂材の原子シミュレーション [12]において，き
裂先端の原子系応力が理想強度に達したときにき裂が進展することが報告されている．








Fig. 4.14 Stress distributions along the interface under the loading.





モデル 1 ∼ 3のはく離き裂発生時における界面上の σzzの分布を図 4.15に示す．界面
端から 6個目までの原子の σzzがおよそ 4 ∼ 5 GPaで一致している．これは本材界面の
理想強度 (σzzC = 4.85 GPa)とほぼ等しい．全体の応力分布が異なるモデル 1 ∼ 3におい
てこの領域の応力分布が一致したことは，(1)界面端からのはく離き裂発生が界面端から












Fig. 4.15 Stress distributions along the interface at the delamination.
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の分布を図 4.16に示す．界面理想強度，σzzC，は約 1/10 (σzzC = 0.489 GPa)となってい
るが，ほぼ図 4.15と同様の傾向が見られる．界面端からの距離，y，が 2 nm程度の領域
の応力が σzzC となっており，はく離き裂発生を支配する領域は，図 4.15の場合よりやや
広くなる傾向がある．
4.4.4 格子定数のミスマッチの影響
図 4.7に示した材料 1と 3からなる 2層材のはく離き裂発生時における界面上の垂直
応力，σzz，の分布を図 4.17に示す．ミスフィットが存在しないため界面理想強度，σzzC，
は高く (σzzC = 5.47 GPa)なっているが，ミスフィットが存在する場合 (図 4.14(c))と同
様に，約 1nm程度の応力が σzzCに達したときにはく離き裂が発生する．図 4.18に，ミ







Fig. 4.16 Stress distributions along the interface at the delamination (Weak interface).
Fig. 4.17 Stress distributions along the interface between materials 1 and 3 at the de-
lamination (No misfit dislocations exist).
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は 3N − 6− Lである．ここで，M 次元ベクトル
R = t(R1, · · · , Rm, · · · , RM) (4.7)
を考えると，構造体の任意の変形は R の変化として記述される．ここで，Rm (m =




Fig. 4.19 Boundary condition of atomic structure.
ルギに対する寄与分，V，に分けられ，
Π = U + V (4.8)
と表される．Πを微小変形，∆R，についてTaylor級数展開すると




































いま，行列AのM 個の固有値を ηm (η1 < · · · < ηm < · · · < ηM)とし，ηmに対する固
有ベクトルを pmとする．ただし，pmは規格化されているものとする．この pmからな
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る行列P = (p1 · · ·pM)を考えると，行列Aは行列P を用いて



























これはすべての ηmが正となることに等しい．逆に，ある∆Q に対して∆Πが 0となる
ことが不安定変形開始条件であり，それは η1 < η2 < · · · < ηM から
η1 = 0 (4.16)










Fig. 4.20 Load-displacement curve.
4.5.2 はく離き裂発生クライテリオンおよび変形モード
ミスフィットの有無によらず大局的なはく離挙動は同様であったので，原子数の少な
い材料 1と 3の界面を評価の対象とした．モデル 3の負荷 (図 4.5(c))を与えたときの材
料 1の最上層端部にある原子 1列に負荷した荷重，F (1原子あたりの荷重)，とその原子




を求めた．F と η1の関係を図 4.21に示す．ただし，η1は無負荷状態における値，η
(0)
1 ，で
無次元化している．η1はF の増加に伴い単調に減少し，F = 4.084× 10−10 Nにおいて 0
に達する．この点がエネルギバランスから導かれる不安定変形開始点であり，図 4.20でuz
が急増するはく離き裂発生点と一致している．図 4.17の応力分布では，F = 3.5×10−10 N
において端部の原子が界面理想強度，σzzC，に達するが，このとき η1は依然として正で
あり，系はエネルギ的に安定である．したがって，不安定的なはく離き裂発生には至ら
ない．系の不安定開始点である η1 = 0が満たされたとき，はく離き裂が発生する．本材
のはく離き裂発生クライテリオンは，原子構造体のエネルギバランスから導かれる不安
定条件 (η1 = 0)により評価できる．
η1 = 0に対応する固有ベクトル，p1，より求めた不安定変形モードを図 4.22に示す．
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Fig. 4.21 Relationship between normalized minimum eigenvalue and applied load.
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導入する方法 [2] (図 5.1(a))や界面に薄膜との界面強度が低いリリース材料を挿入する
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(a) Interface etching
(b) Inserting heterogeneous release layer
Fig. 5.1 Schematic illustrations of previous method for introducing pre-crack.
Fig. 5.2 Schematic illustration showing proposed method of pre-cracking along interface












Fig. 5.3 Fracture test for evaluating interface strength of specimen without crack.










について，図 5.3に示すき裂がない場合の薄膜界面端強度評価用試験片を準備した (第 2
章)．両材料とも，Cuの膜厚は 200 nmである．これより，図 5.3に示すタイプ Iの試験
(第 2章 2.2.1節参照)を行った．両材料において，薄膜が基板からはく離したときの界
面端近傍の垂直応力，σyC (界面端からの距離：1.5 nm)，を表 5.1に示す．スパッタリン
グによる材料Cu(SP)/Siの界面強度は，真空蒸着した材料Cu(VE)/Siのそれの約 4倍で
あった．











は 1.3× 10−3 Paの真空を用いた．
(3)メタルマスクを取り除いた．
(4)スパッタリングによりCu薄膜を 200 nm製膜した．なお，製膜は，チャンバ内の圧



















Fig. 5.4 Fabrication procedure of sample.
90 第 5章 薄膜/基板界面のき裂に対するじん性
Fig. 5.5 AFM image of edge of Cu release layer.
Fig. 5.6 Pre-cracked specimen and loading system.
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Table 5.2 Release interface length and specimen size.








験機 (島津製作所製MCTE-500，定格：5 N，制御精度：10 mN)を用いて，荷重，P，を
一定の速度 (0.2 N/s)で負荷した．このときの荷重点変位，uy，を差動トランスを用いた





図 5.7に，予き裂形成前後の荷重，P，と荷重点変位，uy，の関係を示す (試験片 1)．
P > 1.25 Nについては後述する．なお，比較のため，図にはき裂を導入していない真空
蒸着Cu薄膜 (200 nm)/Si基板の弱い界面のみの材料 (Cu(VE)/Si-1，全面リリース材料，
図 5.3の試験片形状) に負荷した場合の結果も点線で示している．試験片 1では，負荷開
始から図中の i点までは，良好な直線関係を保っている．i - ii間で uyの急増が見られた
が，Cu薄膜は全面はく離に至らなかった．ここで，i - ii間は変位の変化速度が速く，こ
の間は変位測定が追随できていない可能性がある．ii点以降では再び P − uy線図が直線
関係となり，コンプライアンス，C，は 0 - i間より増加した．0 - i間と ii点以降のCは
それぞれC1 = 1.92 μm/N，C2 = 2.36 μm/Nであり，i - ii前後で約 23%増加した．この
P − uy線図の定性的挙動は他の試験片 (2 ∼ 6)でも同様であった．
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Fig. 5.7 Relationship between load and displacement.
Fig. 5.8 Mesh division for BEM analysis.
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片 1)を示す．表 5.3に示す弾性定数 [8—10]を用い，平面ひずみ解析を行った．得られた
C − a関係を図 5.9に示す．本解析で用いたCuの弾性定数はバルク材に対するものであ
り，厳密に定量的な議論はできないが，Cが図 5.7の i - ii間で増加したのと同じく 23%増
加したとき，aはリリース界面長さ，ai，に相当する長さ (約 0.5 mm)まで増加する．し
たがって，i - ii間において，リリース材料と Si基板の界面がはく離し，aiに相当する長
さの予き裂が導入されたと考えられる．










はリリース材料 (真空蒸着Cu薄膜)とスパッタCu薄膜の境界 (図 5.2中の破線)に大きな
割れ (枝分かれしたき裂)が生じており，理想的な予き裂を導入できなかった．
5.3.2 除荷によるき裂閉口
Cが急増 (i点→ ii点)した後に負荷を一旦停止 ·除荷し，再負荷する試験 (試験片 6)を
行った．図 5.11に荷重，P，と荷重点変位，uy，の関係を示す．2回目の負荷 (点線)で
は，P の増加に伴い，1回目の負荷と同様に uyが増加し，1回目の負荷におけるき裂発
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Fig. 5.9 Relationship between compliance and crack length calculated by BEM analysis
(Specimen 1).
(a) Specimen 1 (b) Specimen with steep edged release layer
Fig. 5.10 FE-SEM micrographs of fracture surface.
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Fig. 5.11 Relationship between load and displacement under reloading (Specimen 6).
生時の約 68%の荷重 (i’点)で uyが急増する挙動が現れた．uyの急増前のコンプライア
ンス，C，が 1回目の負荷時の予き裂発生前のそれとほぼ等しいことから，除荷によって
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Fig. 5.12 Relationship between load and displacement after cracking (Specimen 1).
Table 5.4 Critical energy release rate.


























板界面の見掛けの界面破壊じん性はGC + 1.90 J/m2である．
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図 6.1に試験片形状を示す．図 (a)は，Si基板 (厚さ：550 μm，表面：(100)面)上に一
辺が約 5 μmの正方形状のW微小材料 (試験片A，厚さ：0.1 μm) を堆積したものである．
また，はく離挙動に及ぼす接合面積の影響を調べるため，図 (b)に示す直径が約 2.5 μm
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(a) Specimen A (b) Specimen B
Fig. 6.1 Specimen size and geometry.
(1) Si基板 (表面：(100)面)を有機溶剤 (アセトン，イソプロピルアルコール)を用いて超
音波洗浄した後，厚さ約 1 μmのフォトレジスト膜をスピンコートにより製膜した．






















Fig. 6.2 Fabrication procedure of specimen.
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(a) Entire view
(b) Magnified view of specimen edge
Fig. 6.3 AFM images of Specimen A.
6.2 接合面積が小さい材料/基板の界面はく離試験法 103
Fig. 6.4 AFM image of Specimen B.
(a) Schematic illustration of loading system
(b) Photograph of testing apparatus
Fig. 6.5 Testing system.
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節した (図 6.6)．チップの初期位置は，δlが約 3 μm (試験片 A)および約 2 μm (試験片
B)でW微小材料に達するように設定した．





垂直荷重，Fn = 1700 μN，チップの移動速度，v = 100 nm/s，で行った試験片 Aの
W微小材料はく離部のAFM像を図 6.7に示す．図中の白点線は，W微小材料が試験前
に存在していた場所を示している．はく離面にはWの残存物がほとんど見られず，はく




Fig. 6.7 AFM image of fracture surface (Specimen A, Fn = 1700 μN, v = 100 nm/s).
を図 6.8(a)と (b)に示す．Flは，試験開始後約 250 μNまで増加した後に，ほぼ一定とな
る．また，δl + 3 μm (図中 a点)から増加し，約 1300 μN (図中 b点)に達すると急速に
低下する．その後，再び Flが増加する．この Fl− δl曲線より，試験過程を以下の 4つの
領域に分ける．
領域Ⅰ： Flが一定の領域 (a点までの領域)
領域Ⅱ： Flが増加する領域 (a点から b点までの領域)
領域Ⅲ： Flが急速に低下する領域 (b点から図中 c点までの領域)
領域Ⅳ： Flが再び増加する領域 (c点以降の領域)
図 6.7のはく離面AFM像に，図 6.8の a，b，c点に対応する位置を矢印で示した．領






b点で急速に低下する．δn − t関係 (図 6.8(b))では，a点でW微小材料に達した後，δn
が増加し，b点で急速に低下している．したがって，b点で不安定的なはく離が発生した
と考えられる．図 6.7の試験後のAFM像では，領域Ⅱに相当する約 1 μmの領域では Si
106 第 6章 接合面積が小さい材料/基板の界面はく離強度特性
(a) Fl - δl curve
(b) δn - t curve
Fig. 6.8 Relationships between lateral force vs lateral displacement curve and normal
displacement vs time curve (Specimen A, Fn = 1700 μN, v = 100 nm/s).
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Fig. 6.9 Schematic illustrations of delamination process.
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Fig. 6.10 Relationship between lateral force and lateral displacement for test S (Fn =








験を中断した (試験 S1と S2：試験片A，垂直荷重：Fn = 1700 μN，チップの移動速度：
v = 100 nm/s)．中断は図 6.10の点 1と 2の位置で行った．なお，中断以前の水平荷重，
Fl，と水平変位，δl，の関係はすべての試験で同様の傾向を示したので，図には全面はく







Fig. 6.11 AFM image of specimen after test S1 (Specimen A).
(a) Test S1
(b) Test S2
Fig. 6.12 FE-SEM micrographs of specimen edge after test S1 and S2 (Specimen A).
110 第 6章 接合面積が小さい材料/基板の界面はく離強度特性
Fig. 6.13 AFM image of fracture surface (Specimen B, Fn = 1500 μN, v = 100 nm/s).
製 S4500)写真を図 6.12に示す．S1ではW微小材料側面にわずかなへこみが見られる．
試験 S2ははく離直前であるが，S1よりへこみは大きいものの，凹部は 0.5 μm × 0.5 μm





接合面積が試験片Aの約 1/4である試験片Bに対して，垂直荷重，Fn = 1500 μN，チッ
プの移動速度，v = 100 nm/s，で行った試験のW微小材料はく離部のAFM像を図 6.13
に示す．試験片Aよりも小さな Fn (1500 μN)で，W微小材料を Si基板からはく離させ
ることができた．なお，Fn < 1500 μNの試験では，チップがW微小材料に乗り上げて
はく離しなかった．はく離したW微小材料は，元の位置 (図中の白点線)の近くに存在し
ている．図 6.14に，はく離したW微小材料のチップ接触部近傍のAFM像を示す．端部
にはわずかに損傷が見られるが，その領域は 0.2 μm × 0.2 μm程度である．これは，試
験片Aの場合 (図 6.11と 6.12)より小さく，直径が約 2.5 μmである試験片 BのW微小
材料全体の面積の 1/100程度である．
水平荷重，Fl，と水平変位，δl，の関係を図 6.15に示す．大局的な挙動は試験片Aと同
様であるが，はく離発生時 (b点)のFlは約 750 μNであり，試験片Aのそれ (約 1300 μN)
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Fig. 6.14 AFM image of delaminated W piece (Specimen B).
Fig. 6.15 Relationship between lateral force and lateral displacement (Specimen B, Fn =
1500 μN, v = 100 nm/s).
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Fig. 6.16 Schematic illustration for definition of delamination energy.













表 6.1と 6.2に，試験片 Aと Bの試験から得られた Edを示す．また，表には試験条
件とはく離発生時の水平荷重，FlC，も示している．FlCは，接合面積 (試験片AとB)に
よって大きく異なり，試験片BはAの約 58%である．したがって，FlCは界面強度を表
す指標にはなっていない．一方，Edは，試験片 Aの試験では 16 ∼ 21 J/m2となった．
チップの移動速度，v，には依存しないが，垂直荷重，Fn，の増加によりわずかに大きく
なる傾向が見られる．試験片Bの試験では，Edは 15 ∼ 29 J/m2であった．結果にやや
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Table 6.1 Test condition and delamination energy (Specimen A).
Fn, μN v, nm/s FlC, μN Ed, J/m2
1 1700 100 1252 16.0
2 1700 100 1240 16.3
3 1700 100 1286 18.5
4 1700 20 1293 18.1
5 2200 100 1512 20.8
6 2200 100 1469 20.5
Table 6.2 Test condition and delamination energy (Specimen B).
Fn, μN v, nm/s FlC, μN Ed, J/m2
1 1500 100 818 26.9
2 1500 100 739 15.6
3 1500 100 852 27.0
4 1500 100 736 20.0
5 1500 100 805 24.0
6 1500 100 762 22.6
7 1500 20 668 18.2
8 1500 20 741 22.3
9 1500 20 830 28.8
10 1500 20 677 15.1
11 2000 20 874 20.7
ばらつきが見られるが，Fnや vによる影響はとくに見られない．Edの平均値は，試験片
Aが 18.4 J/m2，試験片Bが 22.0 J/m2であり，接合面積が小さく (約 1/4)なると，わず
かに大きくなる傾向がある．しかし，その差は約 20%であり，ばらつきの範囲内である．
したがって，Edにより界面強度を定量的に評価することが可能である．
表6.1および6.2の値は，de Boerら [14, 15]が，二酸化シリコン (SiO2)基板上のライン状
のW薄膜に対してインデンテーションにより評価した臨界エネルギ解放率値16 ∼ 20 J/m2
(W膜厚：1.5 μm)や予き裂を有するライン状のW薄膜に対してスクラッチにより評価
した値 3.5 ∼ 16 J/m2 (W膜厚：1.5 μm)，0.4 ∼ 0.8 J/m2 (W膜厚：0.5 μm) と比べると
同程度か大きい値である．この違いの原因として，(1) de Boerらの結果は酸化物 (SiO2)
との界面であること，(2)製膜条件が違うこと，(3) de Boerらは界面き裂の進展を対象
としていること，などが考えられる．










(2) Si基板上に，一辺が約 5 μmの正方形状 (試験片A，厚さ：0.1 μm) および直径が約






(4)見掛けのはく離エネルギ，Ed，は，試験片 Aでは 16 ∼ 21 J/m2，試験片 Bでは
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